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論文内容の要旨
磁性集合系のスピン科'γは、近年急速に発達してきたが、構成磁'性ユニッ卜問のセミマクロスコピック
な磁気的相亙作用については、未知であり報告例もない。今後、分子スピニクスに発展と共に、セミマク
ロスコピックな佑気相互作用を起源とした新規協同的悩気特性が期待される。そこで新規協同的舷気特性
を見出すことを目的として、異なる 3揮のスケール(セミマクロ系、分寸三磁性体集合系、原子集合系)に
おける動的磁気特性の傑索という観点から以下の研究を行い、新規な協同系スピン物性研究の探索分野の
開拓に寄与した。
セミマクロスコピック系として、強磁'性パーマロイ (Fez日Ni S 0)の人工格子薄膜を用いた。人工格子薄
膜では、ミクロンスケールの微小磁性体を擬l.2次元に配列し、これらの人工格ヂ薄膜の強磁性共鳴
(ドMR)スベクトル測定とその完全解析を行なった。その結果、 2つの新規協同的量子化モードド横方法の
Walkerモード¥“磁気双極子スピン波")を見出した。前者は微小磁性体の幅の方向に生じる横方向の静磁
モードであり、磁性体をミクロンのスケールにすることによって現れた原ー子スケールの新規量子磁気モー
ドである。 ー方後者は、微小磁'陀体問の磁気双締.千相互作用を起源とした巨大磁気モーメントによる集団
磁気励起モードであることを解明した。このモードは微小磁性体の配列数 nに依存し、本研究において取
り扱った系ではn=20以上でないと現れないことがわかった。更に、半行励起FMRスベクトルを測定す
ることにより、磁気双梅子スピン波の非線形性を示唆する結果を得た。セミマクロ系の動的磁気特性が現
れたのはこの系が初めてであり、原子スケールのスピン波よりも容易に非線形'陀が出現することを見出し
た。
ノド素結合ネットワークを有する遷移金属錯体 (Cu( H ).F c ( l). Zn ( 1 ). Mn ( 1) • Co ( n ) の協同的儀
気特性を同定し、水素結合ネットワークとスピン磁気物性の相関を実験的に明らかにした。 3次元水素
結合ネットワークを持つ Cu(II)錯休で、 150-300Kの温度領域で異市g-shi ftが観測された。この異常g-
shi ftは2次元水素結合ネットワークを有する系では観測されなかった。低漏でのX線結品構造解ー析、
単結品ESRスペクトルの令解析、電子状態の考察から、水素結合ネットワークと連動した協同的ヤー
ン・テラー相瓦作用によって異常g-shiftが誘発されたことを明らかにした。協同的ヤーン・テラー相互
作用が交換結合系低次元磁性体において見出された初めての例である。
開殻系遷移金属集合体としてCu(11)二角クラスターの動的磁気特性を取り上げ、特にスピンフランスト
レーションの出現に注目した。本系は、値化半浪1定より、典型的なフラストレーション系であることを明
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らかにした。更に、磁化率、粉末ESRスペクトル測定より、 2重項-4重項聞のエネルギーギャップを見
積もり、フラストレーションの影響を考察した。
論文審査の結果の要旨
本論文は、次世代妓術の可能'性を持つ分子スピニクスに関するもので、新規な協同系スピン物件研究の
探索を通じてこの分野の発展の端緒を開くことに寄与した。磁性集合系のスピン科学は、近年急速な展開
を見せつつあるが、構成スピンユニット聞のセミマクロスコピックな磁気的相可.作用については、未知で
あり報告例もない。今後、分子スピニクスの発展とともに、セミマクロスコピックな磁気的相互作用を起
源とした新規な協同的な磁気特性の出現が期待される。本論文では、新規な協同的磁気特性を見いだすこ
とを目的として、異なる 3種のスケールにおける動的な儲気特件の傑宗という観点から、以下の研究を行
った。
セミマクロスコビ、ソク系として、強磁性パーマロイの人工格子簿膜を用いた。人工格子緯膜では、ミク
ロンスケールの微小磁性休を擬1， 2次元に周期的に配列し、これらの強磁性共鳴 (FMR)スペクトル測定
とその全解析を行った。その結果、 2つの新規な協同的な量子化モード(機方向のWalkerモード、磁気双
極子スピン波)を見いだした。前者は、微小磁性体の幅方向生じる静磁モードであり、磁性体をミクロン
スケールに微細加工することによフて出現した原ヂスケールの新規な量チ磁気モードである。後者は、微
小磁性体聞の磁気双極子相互作用を起源、とする巨大磁気モーメントによる集団磁気励起モードであること
を解明した。このモードは、微小磁性体の l次元配列数nに依存し、本研究で取り扱った系ではn=20以
下では現れないことが分かった。さらに、マイクロ波のギ行励起スベクトルを測定することにより、磁気
双極ヂスピン波の非線形性を示峻する結果を得た。本系は、セミマクロ系の動的な磁気特性が出現した初
めての系であり、原子スケールのスピン波よりも非線形性が容易にあらわれることを見いだした。
ノド素結合ネ・ソトワークを有する遷移金属錯体 (Cu( [J ). F e ( ]).Mn (11). Co ( ] ) )の協同的な磁気特性
を同定し、水素結合ネットワークとスピン磁気物件の相関を実験的に初めて明らかにした。 3次元水素結
合ネットワークを持つ Cu( JI )錯体で、 150-300Kの広い調度領域において異常gシフトが観測された。
低温でのX線構造解析、単結晶ESRスペクトルの解析および電子状態の理論的な考察から、水素結合ネ
ットワークと連動した協同的なヤーン・テラー相互作用によって異常gシフトが誘起されたことを明らか
にした。
開殻系遷移金属集合体として Cu(JJ)ど角クラスターの動的な磁気特性、特にスピンフラントレーショ
ンの出現に注同した。磁化率測定より、フラストレーション系であることを明らかにし、 ESRスペクト
ルから、 21ft項-4鷺項聞のエネルギーギャップを評価した。
以上のように、本論文は、新規な協同磁気特性を探索し、セミマクロ系での協同磁気特性を初めて解明
したものであり、スピン科学と分子スピニクス研究の発展に寄与するところが大きく、博士(埋学)を授
与するに値すると審査した。
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